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ABSTRACT:   Control   of   the   polarization   distribution   of   light   allows   tailoring   the
electromagnetic   response of  plasmonic  particles.  By rigorously  extending  the generalized
multiparticle Mie theory, we show that focused cylindrical vector beams (CVB) can be used
to efficiently excite dark plasmon modes in nanoparticle clusters. In addition to the small
radiative  damping and large field enhancement  associated  to dark modes,  excitation with
CVB can give place to unusual phenomenology like the formation of electromagnetic cold
spots and the generation of Fano resonances in highly symmetric clusters. Overall, the results
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analogy to  the Fano resonances  occurring  in atomic systems as result  of  the coupling of
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beams   (CVB),   in   particular,   azimuthally   (AP)   and   radially   (RP)   polarized   beams.   The
polarization   distribution   of   focused  CVB has   been   shown   to   have   applications   in   laser
machining, optical trapping or generation of surface plasmon polaritons in metal­dielectric
layered structures.30 The interaction of CVB with single metal particles can tailor the relative
weight  of  multipolar  plasmon   resonances31  and  has  been  shown  to  be  useful   for  optical
imaging of plasmonic particles32  especially through second harmonic generation.33 Here we
show  that   the   field  distribution  at   the   focus  of  AP and  RP  beams  enables   the   efficient
excitation of dark modes in highly symmetric clusters of metallic nanoparticles. Incorporating
the rigorous description of focused CVB into fully electrodynamic simulations, the near­field
and   far­field  properties  of   the  generated  dark  modes  are   analyzed.   It   is   shown  that   the
intensity enhancement due to plasmon coupling can be much larger than the one obtained in
bright modes excited with homogeneous illumination. Besides, the distribution of the near
field  can  be  qualitatively  different,   including   the   formation  of  areas  with  very  low field
intensity.   Furthermore,   CVB   enable   the   excitation   of   Fano­like   resonances   in   highly
3
Sancho-Parramon, Jordi; Bosch, Salvador. Dark Modes and Fano Resonances in Plasmonic Clusters Excited by 

























Sancho-Parramon, Jordi; Bosch, Salvador. Dark Modes and Fano Resonances in Plasmonic Clusters Excited by 
 Cylindrical Vector Beams. ACS Nano. 6 (2012) , 9; 8415-8423. (postprin version)11/30








numerical   aperture,   NA   =   0.75,   corresponding   to   a   lens   semi­aperture   of   30º.   The
extinguished power spectrum (Fig 1.a) and the near field intensity enhancement (Fig 1.b) of
the   dimer  when   the   lens   is   illuminated   by   focused   linearly   polarized   plane  waves   are
characterized  by  the  excitation  of  bright  coupled modes.  For  a  beam polarized   in   the  x­
direction, the peak at 2.53 eV corresponds to the in­phase coupling of the dipolar modes of
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namely, a  bonding mode with m = 1. Being a dark mode, its radiative damping is small and








addition   to   this   resonance,   a   shoulder   at   slightly   lower   energies   can   be   distinguished
suggesting the excitation of another resonance. Actually, it corresponds to the in­phase anti­







Supporting Information for movies of  the surface charge distribution oscillations).  The  y­
polarized plane wave does not induce significant enhancement as no large charge gradients
are generated.  The differences  between  the  two cases can be associated  to   the near­field
coupling, that is the most intense when the polarization of incident light is parallel to the
dimer axis.47  The excitation with an AP beam is shown in Fig. 2.c. Although the average
enhancement   is   nearly  one  order  of  magnitude   larger   than   the  one  obtained  with  an  x­
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than for  the  y­polarized  plane  wave case.  We have verified   that   for  dimers  with smaller
interparticle distance, the field enhancement obtained with  x­polarized plane waves can be
larger than for an AP beam, but always restricted to the gap region. Therefore, dark modes















anti­bonding mode with  m  = 0, but of a bright anti­bonding mode with  m  = 1 due to the
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longitudinal component of the field at focus. Since this component becomes larger the tighter
the focusing,44  increasing the numerical  aperture of  the system leads to a more enhanced
excitation of the anti­bonding mode with m = 1, as shown in Fig 3.a for a dimer with R = 25
nm and  d  = 5 nm. One should note  that   in  a  focused AP beam there  is  no  longitudinal





located at the  z  axis, at  x  =  y  = 0 and  z  =  ±  (R  +  d/2). In this situation the particles are
primarily influenced by the longitudinal field component and only the modes with m = 0 can
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modes   and   are   optically   inactive   for   illumination  with   homogeneous   polarization.   The
excitation of these dark modes enables a large field enhancement at the gaps separating the
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energy of 2.58 eV, that roughly coincides with a maximum in the absorption spectra. This
absorption peak corresponds to the coupling of quadrupolar moments of the particles and the





right panel,  Fig.  5.a) and shares certain similarity  with the coupled­quadrupole resonance











resonance   is   still   broad.   However,   the   central   particle   enables   strong   coupling   of   the
quadrupole moments of the particles, leading to a dip in the extinguished power spectra (2.57
eV). The excitation of Fano resonances in plasmonic systems usually requires certain degree
of asymmetry or complexity in  the structure,  however  the present simulations  reveal  that
CVB could be used to generate such resonances in relatively simple and symmetric systems. 
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Conclusion




electromagnetic   cold   spots.  Finally,   the   spatial  overlapping  of   the  charge  distribution  of
coupled multipolar resonances of different order gives place to Fano dips in the extinction
spectrum of   symmetric  clusters   such as  dimers.  Being  these  properties  unattainable  with
linearly  polarized  beams,  our   results   show  that  CVB can  be  used   to   further   exploit   the
application potential of plasmonic clusters.
Methods
The   generalized   multiparticle  Mie   theory34,35  consists   on   expanding   the   incident   (E0),
scattered (ES) and internal (EI) fields in series of vector spherical harmonics mpq1(3) and npq1(3)
defined with respect to the center of the particle i. 
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field scattered  by all   the other  particles  and  imposing boundary conditions  at   the all   the
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where  N  is  the number of particles  and the matrices  Cijqplm  and  Tijqplm  are result  of vector
addition theorems and connect the vector spherical harmonics defined at different origins,
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with   the angular semi­aperture of the lens, f its focal number w the beam waist. In ourα
calculations  we have considered  f  =  w.  The multipolar  expansion for   focused cylindrical
vector beams has its origin at focus and vector addition theorems are necessary to calculate
the   expansion   coefficients  with   origin   at   different   particle   centers.   Figure   6   shows   the
distribution   of   the   field   at   the   focal   plane   for  AP   and  RP   beams   calculated   using   the
multipolar expansion.
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Fig. 3 Extinguished (solid­lines) and absorbed (dashed lines) power due to the illumination with a focused RP
on a dimer with  R = 25 nm a) located on the  x­axis and with  d = 5 nm and different lens semi­apertures, b)
located on the  z­axis with varying  d  and semi­aperture of 90º. c) Amplitude and d) phase of the longitudinal
component of the focused field.
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